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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist. gestellt 
©Vorrichtung zur Rontgenfluoreszenz- und Neutronenaktivierungsanalyse 

© Die Erfindung betrifft eine Vorrichtung zur Totalreflexions- 
Rontgenfluoreszenz- (TRFA) oder Totalreflexiohs -Neutro- 
nenaktivierungsanalyse (TNAA), be! der die glatte ebene 
Oberflache einer Probe Oder die Dunnschicht auf einer 
Probe durch die einfallende Rontgen- oder Neutronenstrah 
lung angeregt wird und die emittierte Rontgenfluoreszenz- 
strahlung bzw. Gammastrahlung spektral ertafit wird, im 
wesentlichen bestehend aus einer Strahlungsquelle. einem 
Monochromator, einer Probenblende und einem Me&auf- 
nehnier, beispieisweise einem Halbleiterdetektor. Zur Ld- 
sung der Aufgabe; eine Vorrichtung an die Hand zu geben, 
mit der Serienanalysen beziiglich ausgewahlter Elemente 
unter optimalen Analysenbedingungen durchgefuhrt werden 
konnen. sind vier verschiedene Losungen vorgesehen. Ge 
^ maB der ersten Losung weist der Monochromator eine 
Schichtstruktur mit normaler Periodizitat auf einem Kristall- 
H substrat auf. Eine zweite Losung besteht aus einem einen 
Monochromator mit Schichtstrukturen mit normaler und 
O lateraler Periodizitat auf einem Kristallsubstrat. Gemaft einer 
^ dritten Losung besteht der Monochromator aus einem 
Interkalat. Schlie&lich wird gem. einer vierten Losung gezielt 
fur Neutronen ein Monochromator an die Hand gegeben, der 
aus Schichtstrukturen mit ferromagnetischen Schichten 
besteht. 
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Beschreibung 

vin?< : e M E ( . r .^ dUng t? tr - fft Cine V ? rric ^ ung zur Totalreflexions-R6ntgenfluoreszeriz- (TRFA) oder Totalrefle- 
x.ons-Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA), bei der die glatte ebene Oberflache einer Probe oder d°e E)Snn 
£ £ n Pr ° be dUf ^ diC L einfallende R °n^n- oder Neutronenstrahlung ange?egt wfrd und di emiS 
^SSSSSS^^V^J^- Gammastra h'""g spektral erfaBt wird. im wefentllch bestehend aS e ner 
Strahlungsquelle. einem Monochromator. einer Streustrahlenblende und einem MeBaufnehmer 

rhL'S Un r^ flache " Selek,iver Und obernachensensitiver Untersuchungen an Festkorperoberfla- 
chen benot.gt man Sonden von geringer Eindring- oder Ausdringtiefe. Geringe Eindringtiefen besitTen bei- 
ffiSTT n,ed " e " er e et !^ he Elektronen und lonen wegen ihrer intensivenWhselwffing m" Mater 
Diese intensive Wechselw.rkung m.t Materie fiihrt dazu, daO diese Sonden auch mit def Atmosphere wechsel' 
w,rken,.n der s,ch d,e Probenoberflache befindet Deshalb konnen diese Sonden und damiVauch dS ^Proben nur 
S^eSefZSr anaiytisch eingesetzt werden. Sonden mit relativ geringer WechsetSng mi 
Materie, wie z. B; Rontgenphotonen und Neutronen, unterliegen diesen Einschrankungen nicht Ronteenohom 
nen und Neutronen besitzen namlich groBe Eindring- und Ausdringtiefen. Die groBenSringS 
Sonden lassen h «,och im Bereich von Oberflachen und Grenzflachen gezielt selektS f auf wenSe 5m 
reduzieren, wenn die Sonden so auf die Probenoberflache fallen. daB sie externe Totalreflexion erfihr^ 

Erne externe Totalreflexion tritt auf, wenri Strahlung hinreichend nach auf glatte Oberflachen fester oder 
sSKPT*?" ° der f °^nischer, amorpher, polykristalliner oder kristalline Vroben S^,K«£e 
Strahlung der Brechungsindex der betreffenden Materie kleiner ist als der des umgebenden Vakuums K 
umgebenden Atmosphare. Fur Rontgenphotonen und fur Neutronen besteht im BJSSSZdS^wSi£ 
cher Unterschied zwischen Luft und Vakuum. Im folgenden kann deshalb ohne Einschrankun^ vLk^m auch 
durchLuft oder eine an der Gasatmosphare ersetzt werden. cmscnranicung vakuum auch 

Der Brechungsindex n von Rontgenphotonen (n) und Neutronen (n) betragt im Vakuum: 

n v - 1 

n n =1 (2) 
und in Materie: 

n v = 1 - 5v - iBv (3) 
n„ - 1 _8 n -ipY (4) 



mit: 



^-^r 1 (5) 

5n = b ." NX " 2 
2n 



(6) 



me'ntde", B°r^n«^ ^ d f dis P ersive Dekrement des Brechungsindex, p* das absorptive Dekre- 

Flir Hip ^nharnntA Ctr a .,l» nn . A n • ■ . ■ .. ' K 



Fur die koharente Streulange von Rontgenphotonen gilt: 
b v = r c Z (7) 



'.aS^S^S^ k,assisch - E.ektronenradius, der 2,818 x .0-*m betragt Z ist die Kern.adungszah. der 

Gleichung (7) gilt fur K < XiOKan.e und naherungsweise fur alle Wellenlaniren Jl ah^it* H.r a he 
ten bv «. mono jon von Z abhangig. Es existieren ReLnanzen in SfiffiSESa Absorptionskan- 

b n bezeichnet die koharente Streulange der Neutron-Kern-Wech^lwirW..na h ;» l. • 
Daruberhinaus existieren auch noch Reslnanzen in AbhLgSeii von t T * " ,soto P enabh ang.g. 

wi! n k u F ng r Welder ^^^^t^r^^^T P " be "? rdbt * ™*"<*^ Wechsel- 
mentsf HC^e -lektronenS^^ d « Mo- 

. Die Atomdichte der Materie N berechnet sich wie folgt: 



n-:^. (8) 



Hierin bezeichnet N a die Avogadrokonstante(N a - 6 022S v ir>23 mrt ,-i ■ . . . 
die relative Atommasse der Atome der Materie J - P »st d,e Dichte der Materie. A r ist 

Fur die Weilenlange der Rontgenphotonen X v gilt: 



2 
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X v [nm] = 



1.24 



(9) 



E v [keV] * 



E v bezeichnet die Photonenenergie. 

Die de Broglieweilenlange der Neutronen X n ergibt sich aus: 



5 



X n [nm] = 



0.028 



(10) 



l/E n [eV] ' 



10 



Hierin ist E n die Neutronenenergie. 



In der uberwiegenden Zahl der Falle ist der Brechungsindex fiir Materie n v < 1 und n n < 1. Es tritt somit 
externe Totalreflexion auf, wenn der Einfallswinkel 0 der Rontgenphotonen bzw. Neutronen kleiner als der 
kritische Winkel 0c ist: 

0c = ]/2B (11) 

Typische Werte von 0 C liegen bei 0,5° . 

Fur Einfallswinkel 0 < 0 < 0 C nimmt die Eindringtiefe Lv, n fur Rontgen- und Neutronenstrahlen bis auf 
wenige nm ab. Der minimale Wert L m i n betragt: 



Die geringe Eindringtiefe bewirkt eine Oberflachenselektivitat. Damit lassen sich auch Analysemethoden mit 
Rontgen- oder Neutronenstrahlen extrem oberflachenselektiv durchftihren, obwohl diese Methoden ublicher- 
weise nicht der Analyse der Probenoberflache, sondern des Probeninneren dienen. Bei der Totalreflexions-Ront- 
genfluoreszenzanalyse (TRFA, engl. TXRF) und der Totalreflexions-Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA) 
wird mit den streifend einfallenden Rontgenphotonen bzw. Neutronen selektiv die Oberflache angeregt Die an 
der Oberflache angeregten Atome konnen unter Aussendung von Rontgenstrahlen (Fluoreszenzstrahlung) bzw. 
von Gammastrahlung in einen stabilen Zustand zuruckkehren. Aus der Energie der Strahlung (Rontgen- bzw. 
Gammastrahlung) lassen sich die Probenatome chemisch identifizieren. Dies ermoglicht eine Multielementana- 
lyse. Die Intensitat der Strahlung ist ein MaB fur die Anzahl der Probenatome. TRFA und TNAA stellen somit 
oberflachenselektive Analysenverfahren zur Bestimmung der Elementzusammensetzung von Oberflachen und 
dunnen Schichten dar. 

Bereits aus der Veroffentlichung Y. Yoneda und T. Horiuchi, Rev. Sci. lnstr.42(1971)1069; P. Wobranschek und 
R Aiginger, Anal. Chem. 47(1975)852 und der DE-OS 26 32 001, der US- PS 43 58 854 sind Vorrichtungen zur 
Totalreflexions-Rontgenfluoreszenzanalyse (TRFA) bekannt Rontgenquellen (Rontgenrohren) liefern poly- 
chromatische Rontgenstrahlung. Die Rontgenabsorption in der Probe zeigt starke Abhangigkeiten von der 
Rontgenenergie. Der Absorptionskoeffizient und damit die Anregung einer bestimmten Fluoreszenzstrahlung 
fallt oberhalb der entsprechenden Absorptionskante zu hoheren Energien stark ab. Trotzdem muB, urn eine 
selektive Anregung der Oberflachenatome (Totalreflexion) zu gewahrleisten, der Einfallswinkel der Anregungs- 
strahlung so gewahlt werden, daB fur das Anregungsspekirum Totalreflexion gewahrleistet wird. Wegen der 
Abhangigkeit von X in Gleichung 5 bestimmt somit die kiirzeste im' Anregungsspektrum noch vorkommende 
Wellenlange den^kritischen Winkel 0 C , auch wenn diese kurzwelligen Anteile des Spektrums nur einen kleinen ' 
Beitrag zum MeBsignal liefern. Wiirde man von diesem Prinzip abweichen, so wurde sich das MeBsignal des 
Analyten an der Oberflache mit dem MeBsignal eines gleichartigen Elements aus dem Probeninneren tiberla- 
gern. Dies wiirde das Ergebnis verfalschen, da die absolute Anzahl von Atomen selbst eines Elements mit 
gennger Konzentrauon im Probeninnern in der Regel wesentlich hoher ist als die eines Analyten an der 
Oberflache. Erstbekannte MeBanordnungen hatten den Nachteil, entweder den Einfallswinkel extrem klein 
wahlen zu miissen oder neben der Oberflachenanregung auch noch eine Anregung des Probenvolumens in Kauf 
nehmen zu mussen. In den weiteren Entwicklungen wurde deshalb versucht, daB Anregungsspektrum unterhalb 
einer unteren praktisch gewahlten Grenzwellenlange abzuschneiden. Ein solches Abschneiden kurwelliger 
Strahlung wurde durch Totalreflexion an polierten Quarzglasplatten erreicht (DE-PS 27 36 960 US-PS 44 26 717 
und DE-PS 29 1 1 596), ■ 

Fur die Nachweisgrenze des Analyseverfahrens ist letztendlich die Intensitat von Untergrund und MeBsignal 
maBgebend. Da, msbespndere bei der Anregung von Rontgenphotonen, die anregende Strahlung nur zum 

V Ainpn Toil ikcnrki/irt iwiv»s-l i • « A n.. A * n »..__.i _„H f t . r\ ..... 
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laMoJTv«,b e S=r A "' e ^ ss ' >ek <"' rt ' d » k»«welli 8 =n Sai„ to, .bg eS cL„=n £SEJ5£ 

Wahrend Vorrichtungen zu Rontgenfluoreszenzanalyse (TRFA) erundsatzlich hermit* h~\,*.™ t .. „ •• j 
derartige Vorrichtungen zur Neutronenaktivierungsanalyse TNAA) SichTw^r A^^7hl3^' ""J 
mcht bcschrieben. Die physikalisehen Aspekte «£■ TotalreUioni-R^ 

grund von Gl 6 » ana.oger Weise auch fur die Totalreflexionsneutronenak *vier^ gdten 
Hi- Ik k v ° rl,e ?. end , en Erfindung ist es nun, eine Vorrichtung der eingangs angegebenen Art zu schaffen 
tVhtr^ S l ndtre u Ur ^nanalysen ausgewahlter Elemente, z. B. folcher. die fa dne„ Fer^ungSDro 
R^f H? d . 6 " S kr ' Smd ; T?l Zu g™<Jelegung optimaler Analysenbedingungen eigneL ^"'^P™ 
Be. der Losung d.eser Aufgabe stellt sich bei den bekannten monochromatischen Anregungen das Prohl™ 
tf d'e Elememe mit Absorptionskanten bzw. Resonanzen im Bereich der m^S^t&I^K? 

Die zuvor gestellte Aufgabe wird gem. der vorliegenden Erfindung durcheine^'spezieTlen XuSdes in H, r 
Spannungen zwtschen Substrat und Schichtstruktur die Mtnik^S^^^S!^^^^ 



40 X Mo -Ka = 2ds sin d> s . Mo-Ka (-13) 
Xmo-U^ = 2d M sin d> M , M0-U3, (14) 
wobei 

^S.Mo-Ka = ^M.Mo (15) 



45 



schen Linien des Anodenmaterials auch Kombinati onen eTner rtt^t^JSTnt" h " T <* arakteristi - 
Bremsstrahlungsspektrum die Anregung bewirken cnarakterischen L.n.e und e.nes Bandes aus dem 

55 . die2,4,6,...Beugungsordnu^ :d ^ = » '« "erden 

60 im Anregungsspektrum geloscht d M i : d M 2 = 1 2 loscht Hip ^ a q d 

Wellenlangen S ° m die 3 - 6 ' 9 — ■ : Beugungsordnung und damit die 

65 

im Anregungsspektrum, usw. 

Durch die Anzahl der Schichtperioden N laQt sich der Anteil rW M~ 1 ■ . 
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30 



Monterey CA, June 8-10, 1981, in AIP Conf. Proc. 75 (1981) 170; B. L. Henke, P. Lee, T.J. Tanaka, R. L. 
Shimabukuro, und B. K. Fujikawa, Atomic Data Nucl. Data Tables 27 (1982) I). Unter Zugrundelegung des 
obigen Beispieis mit dMi : diw - 1 : 1 laBt sich im Bereich N = 0 ... 50 die Reflektivitat des Multilayers fur die 
Mo-La.p-Strahlung zwischen 0 und 35% variieren, wobei die Reflektivitat der Mo-Ka-Strahlung mit ca. 90% 
nahezu unverandert bleibt Bei Erhdhung der Lagenzahl N auf 1000 erhdht sich die Reflektivitat von Mq-La,p 5 
geringfiigig wahrend die von Mo-Ka auf 2% zuruckgeht. 

Als Substratkristalle kommen insbesondere Si(l 1 1), Ge(l 1 1), GaAs(i 11), LiF(lOO) und Graphit in Frage. Die 
Substratkristalle solleh eine hohe Reflektivitat besitzen, selbst keine storende Fluoreszenzstrahlung emittieren 
und chemisch stabil sein. Die Materialien fur den die Schichtpaare der Multilayer sollen einen groBen Unten 
schied im Brechungsindex aufweisen und keine storende Fluoreszenzstrahlung emittieren. M0/B4 C-, Mo/C- 10 
oder Mo/Si-Schichtfolgen eignen sich zur Untersuchung kontaminierter Si-Probenoberflachen bei Anregung 
mit Mo-It* und Mo-U. p; W/B 4 C-, W/C- und W/Si-Schichtstrukturen bei Anregung mit W-K*, W-Lp und W-U- 

Bevorzugte Ausfuhrungsforrhen dieser ersten Losung sind in den auf den Anspruch 1 zuriickbezogenen 
Unteranspruchen angegeben. 

Vorteilhaft ist es, wenn die Periodizitatslange des Substrats ds und der Schichtstruktur dM so aufeinander 
abgestimmt sind, daB simultan zwei monochromatische Spektralanteile auf die Probe gerichtet werden konnen, 
um schwere und leichte Elemente optimal anregen zu konnen. Insbesondere die Wahl ds/dM=X KrStrahlung/ 
XyL-Strahlung bietet sich an. Unter Umstanden kann es jedoch auch vorteilhaft sein,Teile des Bremsstrahlungs- 
spektrums mit charakteristischer Strahlung zu kombinieren. Durch die Wahl der Lagenzahl N laBt sich das 
Intensitatsverhaltnisder beiden monochromatischen Spektralanteile zueinandersteuem. 

Eine zweite Losung der eingangs angegebenen Aufgabe ergibt sich aus Anspruch 9. Hier ist der Monochroma- 
tor aus Schichtstrukturen mit normaler und lateraler Periodizitat (Supergitter) auf einem Kristallsubstrat aufge- 
baut. Analog zu der zuvor diskutierten Losung, bei dem Schichtstrukturen mit normaler Periodizitat auf einem 
Kristallsubstrat angegeben wurden, laBt sich auch die laterale Periodizitat der Schichtstruktur zusammen mit 
der Periodizitat des Kristallsubstrats nutzen, um verschiedene "monochromatische" Anteile des Anregungsspek- 
trums auf die Probe zu lenken. Der Vorteil einer solchen Periodizitat gegenuber der zuvor diskutierten Losung 
gem. Anspruch 1 und der darauf zuriickbezogenen Unteranspruche besteht darin, daB selbst bei einer Schicht- 
struktur, die aus stark absorbierenden Materialien (fur die langwellige Rontgen-Strahlung) besteht, viele lateral 
an der Oberflache liegende Periodeh zur lnterferenz beitragen. Das liefert intensive scharfe Reflexe. Beispiele 
fur die Ausfuhrungsformen von Schichtstrukturen mit normaler und lateraler Periodizitat sind in Fig. 3 darge- 
stellt. Aus der Literatur sind AlAs/GaAs- und GaAS/GaASt-xSb x -Schichtstrukturen bekannt (vgL DA. Neu- 
mann, H. Zabel und H. Morkbc, J. Appl. Phys. 64(1 988)3024 ;T. Fukui, H. Saito und Y. Tokura, Jpn. J. Appl. Phys. 
27(1988) L1320; T. Fukui und H. Saito, Appl. Phys. Lett 50(1987)824; T. Fukui und H. Saito, J. Vac. Sci. Technol. 
B6(1988)1373; J.M. Gaines, P.M. Petroff, H. Kroemer, RJ. Simes, R.S. Geels und J.H. English, J. Vac. Sci. Technol. 
6(1988)1378), die zur Erzielung bestimmter elektronischer Eigenschaften mit MOVPE und MBE hergestellt 35 
wurden. 

Die Losung gem. Anspruch 9 erfahrt eine bevorzugte Ausgestaltung im Unteranspruch 10. 

Eine dritte Losung der eingangs gestellten Aufgabe ergibt sich aus Anspruch 1 1 . GemaB dieser Losung besteht 
der Monochromator aus einem Interkalat. Hierbei handelt es sich um Schichtstrukturen, die aus einem Graphit- 
gitter bestehen, in das zwischen den Kohlenstoffatomebenen Atome, vorzugsweise Alkalimetalle (z. B. Li, Na, K, 40 
Rb, Cs) oder auch ganze Molekule (z, B. FeCb, AsF6) eingelagert sind (vgl. M.S. Dresselhaus und G. Dresselhaus! 
Advances in Physics 30(1981)139; H. Zabel, Structure and Dynamics of Graphite Intercalation Compounds in 
Proc. Int. Conf. on Neutron Scattering, 19.-23. August 1985, Santa Fe; H. Zabel, Wj\. Kamitakahara und R.M. 
Nicklow, Phys. Rev. B26( 1982)59 19). Dies kann in verschiedenen Stufen erfolgen (vgl. Fig, 4). in Stufe 1 wechselt 
jeweils ein Graphitschicht mit einer Interkalatschicht ab. Bei Stufe 2 folgt nach 2 Graphitschichten jeweils eine 45 
Interkalatschicht, usw. (vgL Fig. 3): Fur die Anwendung der Interkalate als Monochromator in der Rontgenfluo- 
reszenz- Analyse (TRFA) oder Neutronenaktivierungsanalyse (TN AA) gilt analog das zur ersten Losung Ausge- 
fuhrte. 

Die Losung gemaB Anspruch 1 1 wird nach dem Unteranspruch 12 bevorzugt ausgestaltet. 

Die drei zuvor beschriebenen Arten von Monochromatoren lassen sich auch fur Neutronen verwenden, wenn 
bei der Materialwahl die Neutronenstreulangen berucksichtigt werden und die Periodizitatslangen der de 
Brogliewellenlange der Neutronenstrahlung angepaBt werden. Speziell fur Neutronen ergibt sich noch eine 
vierte Losung der eingangs gestellten Aufgabe gem. Anspruch 13 dadurch, daB der Monochromator aus 
Schichtstrukturen mit ferromagnetischen Schichten besteht. Bei der in Anspruch 13 gegebenen Losung fur die 
Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA) bietet die magnetische Wechselwirkung der Neutronen in ferromagne- 
tischen Materialien daniber hinaus die Moglichkeit, den Brechungsindex durch ein externes Magnetfeld senk- 
recht zum Streuvektor zu beeinflussen (beachte Gl 4 und 6 sowie b n b n + p n . Bei geschickter Wahl der 
Atomdichten Ni und N 2 sowie der Streulangen bi, b 2 , pi und p 2 laBt sich die Reflektivitat R = 0 fur Spin-up und 
. R ^ 0 f ur Spin-down Neutronen erzielen. Dies ist die Basis fur einen polarisierenden Neutronenmonochromator 
Ein Beispiel hierfur stellt eine Fe/Ge-Schichtstruktur dar (vgl. Ch.F. Majkrzak, Appl. Opt. 23(1984)3524) Diese 
Losung ist insbesondere durch die Unteranspruche 14 und 15 bevorzugt ausgestaltet. 

Weitere Ausgestaltungen der vorher angegebenen Losungen ergeben sich aus den Unteranspruchen 16 bis 26 
Dabei betreffen die Unteranspruche 20 und 24 bis 26 jeweils bevorzugte Verfahren bei der Verwendune einer 
der erfindungsgemaBen Vorrichtungen. 

Weitere Einzelheiten und Vorteile der vorliegenden Erfindung werden anhand der in den Figuren dargestell- 
ten Ausfuhrungsbeispiele naher erlautert. Es zeigen: 

Fig. 1 eine Prinzipskizze einer ersten Ausfiihrungsform der erfindungsgemaBen Vorrichtung, 

Fig. 2a den schematischen Gesamtaufbau des Monochromators nach einer bevorzugten Ausfiihrungsform der 
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vorliegenden Erfindung, 

Au?fQh 2 rSngTfor C m ematiSChen Aufbau der Sc hichtstruktur des Monochrbmators gem. der in F,g. 2a dargestellten 
voHi!genden n ESndun a g! SChen GeSamtaufbau deS Monochronurton nach einer anderen Ausfuhrungsforn, der 
derirfindlSg SChematiSChen AUfbaU Monochromators nach einer dritten Ausfuhrungsform der vorliegen- 

Fig 5 einen schematischen Aufbau der Schichtstruktur des Monochromators nach einem vierten Ausfuh- 
rungsbeispiel der vorliegenden Erfindung. «.us.un 

form g der e E!findlng atiSChe DarSte " Ung der erfind "'WmaBen Vorrichtung nach einer weiteren Ausfiihrungs- 
geSen 7 Erfind^g und tiSChe DarS,e " Ung der Vorrichtun g nac " e'nem weiteren AusfQhrungsbeispiel der vorlie 

in AhMni?a?Sf """IT m c ■ de r r ,? a " , ? ,l . u J? g des F "nktionsverlaufs der Intensitat der Si-K-Fluoreszenzstrahlung 
in Abhangigkeit von dem Einfallswinkel 0. e 

FiSJ'tl Si in s . chematisc , her Darstellung die Vorrichtung zur Bestrahlung von Proben unter streifendem 
Emfall mit monochromatischer Rontgen- oder Neutronenstrahlung fur die Rontgenfluoreszenzanalyse bzw 
Stronenakt.v,erungsanaty S e dargestellt Die mit 1 bezeichnete Strahlungsquelle ist eine Rbntgenrohre bzw 
ZeSuZZtTT'^ be, fP ,e,swe,se ein Reakto >- oder auch eine Isotopenquelle sein kann: Mit 4 ist die zu 
It Zr M.fl i * ± • ^"P^sweise eme zu untersuchende Silizium-Scheibe. bezeichnet Oberhalb der Probe 
«t der MeBaufnehmer 6, be.sp.elsweise ein HalbJeiterdetektor fur Rontgen- bzw. Gammaspektrometrie ange 
N , e, M Streu . strahlen »>lende 5 vorgeschaltet ist. Im Strahlengang des Strahls 10, de? ein Sgen Efw 
Neutronenstrahl sem kann, s.nd nach der Strahlungsquelle 1 eine Blende 9. ein Monochromator 8 und eine 
Blende 7 nachgeschaltet Der Wmkel <p ist der Beugungswinkel an der Monochromatoreneinheit, wahrend deHn 
F.g 1 angeze.chnete Wmkel 0 den Einfallswinkel der Strahlung auf die Probe bezeichnet wanrena der 'n 

den FrS, 23 'a dcr s ° h * m * tische Gesamtaufbau des Monochromators nach einer ersten Ldsung der vorliegen- 
den Erfindung dargestellt, der aus e.ner Schichtstruktur auf einem Kristallsubstrat besteht In diefer Figur s fm"t 

J 3< und dtt'r n m H ? an< l^ Sch ^ ht Schicht P aa ™ bezeichnet Die gesamte SchichSfruk^ 
Z Ji^l das D Knstall ? ubs rat 4' bezeichnet d M zeigt die Periodizitatslange der Schichtstruktur und ds 
N 2f At j r H° d f ST " ge de$ Kristallsubstrats. Mit d M ,, 2 ist die Dicke der Schicht V bzw. 2' bezeichnet 

f b i. d ' e Anzahl der Schichtpaare wider. Mit z ist die Tiefenkoordinate bezeichnet 
dJrl^fiu nl de - ?° hematische Au / bau der Schichtstruktur 3' des Monochromators gem. der Fig. 2a naher 
7?™ . bC ' V 1 m,t 5 em ,nkoharenter Multilayer angedeutet. In 6' ist eine Legierung mit moauHerter 
ihS T f U r? g (C T POS ' u°" modula,ed alloy)dargestellt. SchlieBlich betrifft 7' ein SupergitSepitak^ fsche 
Schichtfolgen). D.ese dre. nebeneinander dargestellten Schichtstrukturen geben also ^.^aSSKSSJ 
formen fur d.e erfindungsgemaBe Schichtstruktur des Monochromators wieder erna " v e Austunrungs 

Fig. 3 ?etgt den schematischen Gesamtaufbau eine Monochromators nach einer zweiten Losune der vorlie 
genden Erfindung. Hier ist die Schichtstruktur mit lateraler Periodizitat auf einem StaXubstraf dareSelft 
^SJ^G^T^^^^'^^ AusfQhrungsbeispiel aus sequST SS^3KS 

oSl^^^^^r ' a - al P^ di ^r Strukture^t &VSS£^ 

Frfi!S.™ e !S de ° 'J*"™"'^* Aufbau des Monochromators nach einer weiteren Lasting der vorliegenden 
h^pS-v,?" »^««'nander Imerkal.le auf Graphirbasisder Stufe 1. 2 nnd 3 dra^liSS 
die Perodiziraulange des Inlerkalais bezeichnel Diese Grdfle cmsor.chi der Pe™dS ,li... a I 

monochromators gezeigt der eine SteuermfifflirhV^it HZ- . Austuhrungsform eines Neutronen- 

Monochromator ist jede Periode aus vieT externes ^^magnetisches Feld besitzt. Bei diesem 
unmagnetischem Ma e'S. m dem B rZS^^T^SS^ ^Tu' HP \ Si " d 3US ide "^chem 
mit dem Brechungsindex n n4 . n nl . nnlztsSlc^^ . 
deren Brechungs ndex ohne Maenetfeld n , u ^ « « » . . 5lcn Q!e rerr omagnetische Schicht 2. 

s,er t eNeu t ronfnn n .H^ n lt! D ^ 

laB, sich d.e Periodizitatslange der Schichtstruktur fur SpinpoTarSe ^ 0 
umschalten. ,m gezeigten Beisp.e. betrag, d H -o = 2 x d„ W,t der Beugung SX.^u ^ Sende^ "esfge'eg-t 0 
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so kann auf diese Weise das anregende Neutronenspektrum durch elektrisches Umschalten geandert werden. 

Fig. 6 zeigt eine bevorzugte Ausfuhrungsform fur eine Analysenvorrichtung gemaB der vorliegenden Erfin- 
dung, wie sie in Anspruch 16 beansprucht ist. Hier sind verglichen zur Ausfuhrungsform gemaB Rg. 1 dieselben 
Vorrichtungsteile mit denselben Bezugsziffern versehen, so daB insoweit auf die dortige Erlauterung verwiesen 
werden kann. Bei dieser Vorrichtung ist der Monochromator in der Mitte zwischen Anodenfokus 11 der 
R6ntgenrdhre und dem Auftreffpunkt 3 der Strahlung auf der Probe so positioniert, daB die Monochrpmator- 
oberflache parallel zur Verbindungslinie 2 zwischen Anodenfokus 11 und Probenauftreffpunkt 3 ausgerichtet ist 
und der Abstand t der Monochromatoroberflache von dieser Verbindungslinie 2 justierbar ist. 

GemaB der weiteren Ausfuhrungsform nach Fig. 7, in der wiederum gleiche Vorrichtungsteile und Geome- 
trien mit denselben Bezugsziffern bzw. Zeichen versehen sind, sind jeweils Rohre und der Monochromator so 
zueinander angeordnet, daB bei VergroBerung des Abstandes t, d. h. bei groBeren Beugungswinkel <D der 
Abgriffwinkel von der Anodenoberflache Q ebenfalls vergroBert wird. 

Anhand der Fig. 8 kann das Verf ahren zur Bestimmung des Einfallwinkels, wie es in den Anspruchen 20 und 26 
beansprucht wurde, erlautert werden. Hier ist die Intensitat der SirKa-Fluoreszenzstrahlung des Silizium-Sub- 
strats in Abhangigkeit des Einfallwinkels 0 dargestellt. Der Wendepunkt der MeBkurve wird gleich dem 
Totalreflektionsgrenzwinkel 0 C gesetzt, wie er sich aus der Theorie ergibt. Hierdurch wird eine Festlegung des 
Einfallswinkelnullpunkts ermoglicht, so daB der Einfallwinkel des Strahls auf die Probe justiert werden kann. 

Patentanspriiche 
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1. Vorrichtung zur Rontgenfluoreszenz- (TRFA) oder Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA), bei der die 
glatte ebene Oberflache einer Probe oder Diinnschicht auf einer Probe durch die einfallende Rdntgen- bzw. 
Neutronenstrahlung angeregt wird und die emittierte Rontgenfluoreszensstrahlung bzw. Gammastrahlung 
spektral erfaBt wird, im wesentlichen bestehend aus einer Strahlungsquelle, einem Monochromator, einer 
Streustrahlenblende und einem MeBaufnehmer, dadurch gekennzeichnet, daB der Monochromator (8) 
Schichtstrukturen mit normaler Periodizitat auf einem Kristallsubstrat aufweist 

2. Vorrichtung zur Rontgenfluoreszensanalyse (TRFA) nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB der 
Monochromator (8) aus einer Schichtstruktuf mit einem groBen Sprung im Brechungsindex inkoharenter 
Multilayer auf einem Kristallsubstrat mit hoher Reflektivitat besteht, wobei die Periodizitatslange des 
Substrats ds und der Schichtstruktur dM so aufeinander abgestimmt sind, daB simultan zwei monochromati- 
sche Spektralanteile auf die Probe gerichtet werden konnen, urn schwere und leichte Elemente 'optimal 
anregen zu konnen. 

3. Vorrichtung zur Rontgenfluoreszenzanalyse (TRFA) nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Schichtstruktur des Monochromators (8) aus \V/B 4 C, W/C, W/Si, M0/B4C, Mo/C oder Mo/Si und das 
Kristallsubstrat mit hoher Reflektivitat sowie mechanischer und chemischer Stabilitat aus Si, Ge, GaAs, LiF 
oder Graphit bestehen. 

4. Vorrichtung zur Rontgenfluoreszensanajyse (TRFA) nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB der 
Monochromator (8) aus einem Supergitter normal zur Subs tratoberflache oder einer Legierung mit mod u- 
herter Zusammensetzung auf einem Kristallsubstrat besteht, wobei die Periodizitatslange des Substrates ds 
und der Schichtstruktur dM so aufeinander abgestimmt sind, daB simultan zwei monochromatische Spek- 
tralanteile auf die Probe gerichtet werden konnen, urn schwerere und leichtere Elemente optimal anzure- 

5. MeB vorrichtung zur Rontgenfluoreszensanalyse (TRFA) nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet daB 
das Supergitter aus Si/Ge, (AL. Ca, In) (N, P, As)/GaAs oder (Al, Ca, In) (N, P, As)/lnP besteht. 

6. Vorrichtung zur Rontgenfluoreszenzanalyse (TRFA) nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Legierung mit modulierter Zusammensetzung aus Nb/Ta oder Cu/NL 
7 Vorrichtung zur Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA) nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet daB 
der Monochromator (8) aus einer Schichtstruktur mit einem hohen Sprung im Brechungsindex fur Neutro- 
nen auf einem Kristallsubstrat besteht (koharenter Multilayer). 

8. Vorrichtung zur Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA) nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, daB 50 
die Schichtstruktur aus Ni/Mn oder Ni/Ti besteht. 

9 Vorrichtung zur Rontgenfluoreszenz- (TRFA) oder Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA), bei der die 
glatte ebene Oberflache einer Probe oder Diinnschicht auf einer Probe durch die einfallende Rdntgen- bzw 
Neutronenstrahlung angeregt wird und die emittierte Rontgenfluoreszenzstrahlung bzw. Gammastrahlung 
spektral erfaBt wird, im wesentlichen bestehend aus einer Strahlungsquelle, einem Monochromator, einer 55 
Streustrahlenblende und einem MeBaufnehmer, dadurch gekennzeichnet. daB der Monochromator (8) 
Schichtstrukturen mit normaler und lateraler Periodizitat auf einem Kristallsubstrat aufweist 
10. Vorrichtung fur die Rontgenfluoreszenzanalyse (TRFA) nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, daB 
der Monochromator (8) aus einem Supergitter das beispielsweise aus AlAs/GaAs, GaAs/GaAsi *Sb x zu- 
sammengesetzt 1st, mit normaler und lateraler Periodizitat auf einem Kristallsubstrat, das beispielsweise aus 60 
GaAs geb.ldet ,st. besteht, wobei die Periodizitatslange des Substrats d S und der Schichtstruktur d M so 
aufeinander abgestimmt sind, daB simultan zwei monochromatische Spektralanteile auf die Probe gerichtet 
werden konnen, urn schwerere und leichtere Elemente optimal anzuregen 

11 Vorrichtung zur Rontgenfluoreszenz- (TRFA) oder Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA), bei der die 
g atte ebene Oberflache einer Probe oder Dunnschicht auf einer Probe durch die einfallende Romgen- bzw 
Neutronenstrahlung angeregt wird und die emittierte Rontgenfluoreszenzstrahlung bzw. Gammastrahlung 
erfaBt wird. im wesentlichen bestehend aus einer Strahlungsquelle, einem Monochromator, einer Streu 
strahlenblende und einem MeBaufnehmer. dadurch gekennzeichnet, daB der Monochromator aus einem 
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.". Interkalat besteht 

12: Vorrichtung zur Rontgenfluoreszenzanalyse (TRFA) nach Anspruch 1 1, dadurch gekennzeichnet, daB im 
Interkalat die Penodizitatslange des Substrats d s und der Schichtstruktur d M so aufeinander abgestimmt 
sind, daB simultan zwei monochromatische Spektralanteile auf die Probe gerichtet werden konnen urn 

5 schwerere und leichtere Elemente optimal anzuregen. ' 

13.. Vorrichtung zur Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA), bei der die glatte ebene Oberflache eirier 
Probe oder Dunhschicht auf einer Probe durch die einfallende Neutronenstrahlung angeregt wird und die 
emittierte Gammastrahlung spektral erfaBt wird, im wesentlichen bestehend aus einer Strahlungsquelle 
einem Monochromator, einer Streustrahlenblende und einem MeBaufnehmer, dadurch gekennzeichnet, daB 

io der Monochromator (8) aus Schichtstrukturen mit ferromagnetischen Schichten fur Neutronen besteht 

14. Vorrichtung zur Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA) nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, 
daB der Monochromator (8) aus einer Schichtstruktur mit einer ferromagnetischen und einer unmagneti- 
schen Schicht, beispielsweise aus Fe/Ge in einem externen sattigendem Magnetfeld zur Erzeugurig von 
Spin-polarisierten monochromatischen Neutronen besteht. e 

15 15. Vorrichtung fur die Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA), dadurch gekennzeichnet,daB der Mono- 

chromator (8) erne Schichtstruktur mit einer Periode aus vier Einzelschichten besitzt, wobei bei mindestens 
in einer Schicht der Brechungsindex fur Spin-polarisierte Neutronen durch ein externes Maenetfeld veran- 
dert werden kann. - ■ 

16. Vorrichtung zur Rontgenfluoreszenzanalyse (TRFA) nach einem der vorangehenden Anspruche da- 

20 durch gekennzeichnet, daB der Monochromator (8) in der Mitte zwischen dem Anodenfokus der Ronteen- 

rohre (1) und dem Auftreffpunkt (3) des Strahls (10) auf der Probe (4) so positioniert ist, daB die Monochro- 
matoroberflache parallel zur Verbindungslinie (2) zwischen Anodenfokus (11) und Probenauftreffpunkt (3) 
ausgenchtet ist und der Abstand (t) der Monochromatoroberflache von dieser Verbindungslinie (2) iustter- 
bar ist (Fig. 6). 

25 X J' Vorrichtung zur Rontgenfluoreszenzanalyse (TRFA) nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet daB 

die Rohre (1) und der Monochromator (8) so zueinander angeordnet sind, daB bei VergroBerung des 
Abstands (t), d. h. bei groBeren Beugungswinkeln <p der Abgriffwinkel von der Anodenoberflachen ebenfalls 
vergroBert wird (Fig. 7). 

18. Vorrichtung zur Rontgenfluoreszenzanalyse (TRFA) nach Anspruch 16 oder 1 7, dadurch gekennzeich- 
30 ftfhrb^ Monochromatoren (8) mit verschiedenen Abstanden (t) in den Strahlengang (10) 

19. Vorrichtung zur Rontgenfluoreszenzanalyse (TRFA) nach einem der vorangehenden Anspruche da- 
durch gekennzeichnet, daB der Raum zwischen Probe (4) und dem Ha!bleiterdetektor(6) evakuiert oder mit 
Stickstoff, Helium oder Wasserstoff geflutet werden kann. w 

35 20. Verfahren zur Rontgenfluoreszenzanalyse (TRFA) unter Verwendung einer Vorrichtung gemaB einem 

der vorangehenden Anspruche, dadurch gekennzeichnet, dafl der Wendepunkt im Verlauf des Fluoreszenz- 
signals des Probensubstrats lntensitat (0) benutzt wird. urn den Einfallswinkel 0 auf die Probe zu bestim- 
men. 

21 Vorrichtung zur Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA) nach einem der vorangehenden Anspruche 
dadurch gekennzeichnet, daB der Monochromator in der Mitte zwischen der Strahlungsquelle z B dem 
Reaktorquellpunkt, und dem Auftreffpunkt des Strahls auf der Probe so positioniert ist, daB die Monochro- 
matoroberflache parallel zur Verbindungslinie zwischen Reaktorquellpunkt und Probenauftreffpunkt aus- 
genchtet ist und der Abstand der Monochromatoroberflache von dieser Verbindungslinie justierbar ist 
22 Vorrichtung zur Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA) nach einem der vorangehenden Anspruche 
dadurch gekennzeichnet, daB versch.edene Monochromatoren (8) mit verschiedenen Abstanden (t) in den 
Mranlengang fahrbar sind. ■ '• 

f^u^t™* ^.NeutronenalrtWeningMnilyse (TNAA) nach einem der vorangehenden AnsprQche, 
dadurch gekennzeichnet, daB erne Laborneutronenquelle (Isotopenquelle) die Neutronenstrahlung liefert 
lt £r» I ZU a Neutro " en t kt, ^ e : un e san alyse (TNAA) unter Verwendung einer Vorrichtung nlch einem 
7 , / „ , e " Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB die Probe in der Vorrichtung nur aktiviert 
wird und daB die Analyse anschlieBend an einem gesonderten Ort mit einem Gammaspektrome?er erfita 
25. Verfahren zur Neutronenaktivierungsanalyse (TNAA) unter Verwendung einer Vorrichtung nach einem 
der TS^^-^T^ft^ * k ™»[ chn *. daB Prompte Neutronenaktivierung wYhrend 
wird emeS Cr ° 6 ?"g eordneten Spektrometers unmittelbar gemessen 

26 K Ve !l f !. hre r zur 11 Neut '-onenakti v i e rungsanalyse (TNAA) nach Anspruch 25, dadurch gekennzeichnet daB 
anhand der Einfallswmkelabhangigkeit der prompten Gammastrahlung des Probensubstrats der EinfaHs 
winkel der Neutronen auf die Probe justiert wird. cmrans 
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Abstract (Basic) : DE 4127778 A 

A device is disclosed for X-ray fluorescence or neutron activation 
analysis, in which the smooth plane of a sample or a thin film on a 
sample is excited by the incident X-rays or neutrons and the emitted 
X-ray fluorescence or gamma radiation is spectrally recorded. The 
device essentially comprises a radiation source, a monochromator , a 
scattered radiation diaphragm and a measuring device. The monochromator 
has layer structures with a normal periodicity on a crystal substrate. 
Four variants are also claimed for a process of neutron activation 
using the device. The features of these are: 1. the neutrons are 
supplied by a laboratory neutron source. 2. the sample in the device is 
merely activated, and analysis is performed in a separate location 
using a gamma ray spectrometer. 3. the prompt neutron activation during 
activation is measured directly using a spectrometer sited immediately 
above the sample. 4. the angle of incidence of the neutrons on the 
sample is adjusted by means of the dependence of the gamma radiation on 
the angle of incidence. 

USE/ADVANTAGE - The device is claimed to be suitable for the 
series analysis (in industrial) production) of elements selected as 
being important to the mfg. process, whilst maintaining the optimum 
conditions for analysis. 
Dwg .1/8 



p* 6 E BLANKS 



Abstract (Equivalent) : DE 4143530 C 

Analysis system is for analysing neutron activity, with which a 
sample is excited by the incident neutron radiation. The emitted gamma 
radiation is then spectrally determined. The system consists of a 
radiation source (1), a monochromator (8) with layer structures having 
standard periodicity arranged on a crystal substrate, an anti-diffusion 
screen and a measurement pick-up. 

The neutron beam (10) is aligned with oblique incidence on the 
smooth flat surface of the sample (4) or a thin layer on the sample. So 
that the sample surface or the layer is excited under total reflection 
conditions. The monochromator consists of a layer structure with a high 
jump in the refractive index for neutrons on a crystal substrate 
(coherent multilayer) . 

USE/ADVANTAGE - Esp. for series analysis with regard to selected 
elements, e.g. those esp. critical for a prodn. process, suitable for 
laying down of optimum analysing conditions. 

Dwg. 1/6 

DE 4127778 C 

An arrangement for total reflection X-ray fluorescence analysis, 
includes exciting the flat planar surface of a sample with X-rays from 
an X-ray source, a monochromator comprises a layer structure, a 
scattered ray screen and a measurement unit. The layer structure is 
located on a crystal substrate of high reflectivity. The periodicity 
length of the substrate and the layer structure are matched so that two 
monochromatic spectral components can be directed onto the probe 
simultaneously. 

ADVANTAGE - The arrangement is efficient and reliable. 
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